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Demande internationale n° 
PCT/BE99/00012 


Date du depot international (jour/mois/ann^e) 
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1 . Le present rapport d'examen preliminaire international, etabli par I'administaration chargee de I'examen preliminaire 
international, est transmis au deposant conformement a I'article 36. 



2. Ce RAPPORT comprend 7 feuilles, y compris la presente feuille de couverture. 

□ II est accompagne d'ANNEXES, c'est-a-dire de feuilles de la description, des revendications ou des dessins qui ont 
ete modifiees et qui servent de base au present rapport ou de feuilles contenant des rectifications faites aupres de 
('administration chargee de I'examen preliminaire international (voir la regie 70.16 et I'instruction 607 des Instructions 
administratives du PCT). 

Ces annexes comprennent feuilles. 



3. Le present rapport contient des indications relatives aux points suivants: 



I 




Base du rapport 


II 


□ 


Priorite 


III 


□ 


Absence de formulation d'opinion quant a la nouveaute, I'activite inventive et la possibilite 
d'application industrielle 


IV 


□ 


Absence d'unite de I'invention 


V 




Declaration motivee selon I'article 35(2) quant a la nouveaute, I'activite inventive et la possibilite 
d'application industrielle; citations et explications a I'appui de cette declaration 


VI 


□ 


Certains documents cites 


VII 




Irregularites dans la demande internationale 


VIII 


□ 


Observations relatives a la demande internationale 



Date de presentation de la demande d'examen preliminaire 
internationale 

15/06/2000 


Date d'achevement du present rapport 
21.02.2001 


Norn et adresse postale de I'administration chargee de 
I'examen preliminaire international: 

^ Office europeen des brevets 
/flft D-80298 Munich 

C^' Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax: +49 89 2399 - 4465 


Fonctionnaire autorise ^^ss^x 
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I. Base du rapp rt 

1 . Ce rapport a ete redig6 sur la base des Elements ci-apr§s (fes feuilles de remplacement qui ont ete remises a 
I'office rgcepteur en reponse a une invitation faite conformement a I'article 14 sont considerees dans le present 
rapport comme "initiafement depos£es" et ne sont pas jointes en annexe au rapport puisqu'efies ne contiennent 
pas de modifications (regies 70. 16et 70. 17).) : 

Description, pages: 

1-10 version initiale 

Revendications, N°: 

1-12 version initiale 

Dessins, feuilles: 

1/2-2/2 version initiale 

2. En ce qui concerne la langue, tous les Elements indiques ci-dessus etaient a la disposition de I'administration ou 
lui ont et6 remis dans la langue dans laquelle la demande internationale a ete deposee, sauf indication contraire 
donnee sous ce point. 

Ces Elements etaient a la disposition de I'administration ou lui ont 6te remis dans la langue suivante: , qui est : 

□ la langue d'une traduction remise aux fins de la recherche internationale (selon la regie 23.1(b)). 

□ la langue de publication de la demande internationale (selon la regie 48.3(b)). 

□ la langue de la traduction remise aux fins de I'examen preliminaire internationale (selon la r£gle 55.2 ou 
55.3). 

3. En ce qui concerne les sequences de nucleotides ou d'acide amines divulguees dans la demande 
internationale (le cas 6cheant), I'examen preliminaire internationale a 6te effectue sur la base du listage des 
sequences : 

□ contenu dans la demande internationale, sous forme ecrite. 

□ depose avec la demande internationale, sous forme dechiffrable par ordinateur. 

□ remis ulterieurement k I'administration, sous forme ecrite. 

□ remis ulterieurement & ('administration, sous forme dechiffrable par ordinateur. 

□ La declaration, selon laquelle le listage des sequences par 6crit et fourni ulterieurement ne va pas au-del& 
de la divulgation faite dans la demande telle que d£posee, a ete fournie. 

□ La declaration, selon laquelle les informations enregistr6es sous dechiffrable par ordinateur sont identiques & 
celles du listages des sequences Presents par 6crit, a 6te fournie. 

4. Les modifications ont entram§ I'annulation : 
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□ de la description, pages : 

□ des revendications, n os : 

□ des dessins, feuilles : 

5. □ Le present rapport a 6t6 formula abstraction faite (de certaines) des modifications, qui ont ete considerees 
comme allant au-dela de I'expose de I'invention tel qu'il a ete depose, comme il est indique ci-apres (regie 
70.2(c)) : 

(Toute feuille de remplacement comportant des modifications de cette nature doit etre indiquee au point 1 et 
annexee au present rapport) 



6. Observations comptementaires, le cas 6cheant : 



V. Declaration motivee selon I'article 35(2) quant a la nouveaute, l activite inventive et la possibility 
d'application industrielle; citations et explications a I'appui de cette declaration 

1. Declaration 



Nouveaute 


Oui : 


Revendications 


1 


-12 




Non : 


Revendications 






Activity inventive 


Oui : 


Revendications 


1 


-12 




Non : 


Revendications 






Possibility d'application industrielle 


Oui : 


Revendications 


1 


-12 




Non : 


Revendications 







2. Citations et explications 
voir feuille separee 



VII. Irregularites dans la demande internationale 

Les irregularites suivantes, concernant la forme ou le contenu de la demande internationale, ont 6te constat^es : 
voir feuille separee 
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Concernant le point V 

Declaration motivee selon I'article 35(2) quant a la nouveaute, lactivite inventiv 
et la possibility d'application industrielle; citations et explications a I'appui de 
cette declaration 

1 . II est fait reference aux documents suivants: 
D1: FR.A. 2 622 343 et 
D2: FR.A. 2 765 383. 

1 . NOUVEAUTE 

Le demandeur considere comme etat de la technique le plus proche le procede 
MIMAS illustre par la figure 1 et decrit dans la description de la p.1, 1. 24 a la p. 2, 1. 9. II 
s'agit d'un procede de fabrication de combustible nucleaire MOX, developpe par la 
deposante, qui consiste en une micronisation par broyage d'une seule fraction du 
melange final et utilise deux etapes de melange d'oxydes successives pour permettre 
une homogeneisation isotopique et pour tirer parti de I'usage de produits d'entree U0 2 
coulable. Le procede, selon cet etat de la technique, est un procede qui prevoit 
explicitement dans la fig. 1 , par le bloc "Traitement", a partir des blocs 8 "Rectification" 
et 9 "Tri d'aspect" le recyclage a sec de rebuts de combustible nucleaire sous forme 
d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 provenant de la fabrication de combustible ou de la mise au 
rebut de combustible nucleaire, par suite d'un manque ou d'un abandon d'utilisation, 
par exemple, vers les blocs 1 "1er Melange" et 4 "2eme Melange", procede conforme a 
celui revendique dans la rev. 1, 1.1-16. 

L'objet de la revendication 1 se distingue du procede MIMAS connu en ce que le 
procede de traitement prealable de rebuts comporte un pastillage et un frittage de 
rebuts poudreux pour former des pastilles de rebut et une micronisation des pastilles 
de rebut pour former de la poudre de rebut destinee a etre ajoutee/incorporee, en tant 
que rebuts en poudre, dans le/s premier et/ou second melange/s. 

L'objet de la revendication 1 et de ses revendications dependantes 2-12 est done 
nouveau selon I'Art. 33 2) PCT. 

2. ACTIVITE INVENTIVE (approche probleme-solution) 

2.1 Les problemes objectifs, que se propose de resoudre la presente demande, e'est- 
a-dire l'objet de la presente demande (cf. la description de la p.2, I.24 a la p.3, 1. 5) est 
plus precis que celui du procede MIMAS selon la fig. 1 , qui n'est pas seulement le 
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recyclage a sec ou autre, sans precautions particulieres, de rebuts de combustible 
nucleaire sous forme d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 provenant de la fabrication de 
combustible ou de la mise au rebut de combustible nucleaire, mais le recyclage a sec 
maximum (jusqu'a 40 % en masse de rebuts - cf. la desc, p.4, 1. 6 -), ad hoc ou optimum 
conduisant a un taux de rebut minimum ce qui suppose le controle des carateristiques 
des produits d'entree et notamment des rebuts de combustible nucleaire recycles (cf. la 
description de la p.2, 1. 24 a la p.3, 1.5). de tels objectifs ne sont ni mentionnes ni 
suggeres dans le procede MIMAS selon la fig. 1 . 

2.2.1 Par ailleurs, le document D1, qui n'est pas considere par le demandeur, comme 
etant I'etat de la technique le plus proche de I'objet de la presente demande et de la 
revendication 1 , concerne (cf. le tout, et en particulier le resume et la description p.2, 
1.12-35; de la p.3, I.24 a la p.4, 1.14 et de la I.29 a la p. 7, 1. 8) un procede de fabrication 
de pastilles de combustible nucleaire a base d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 et envisage selon 
une variante de sa mise en oeuvre le recyclage d'une poudre d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 
obtenue par broyage de rebuts de fabrication de pastilles de combustible nucleaire a 
base d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 . II est precise que le fait d'ajouter cette poudre de 
recyclage apres broyage du premier melange autorise des taux de recyclage 
importants, mais toutefois que la quantite de poudre de recyclage ajoutee represente 
de preference au plus 15% en poids du second melange. 

2.2. 2Le procede objet de la rev. 1 de la presente demande se distingue du procede 
connu de D1 en ce que le traitement prealable des rebuts de fabrication comporte un 
pastillage et un frittage desdits rebuts poudreux pour former des pastilles de rebut puis 
une micronisation des pastilles de rebut pour former de la poudre de rebut (cf . les 
caracteristiques comprises dans le para, derriere le second tiret - de la rev. 1, 1.17-23). 

Un tel traitement prealable des rebuts de fabrication n'est pas suggere par D1 et 
pas davantage dans le procede MIMAS. De plus, un tel traitement prealable des rebuts 
de fabrication ne semble pas evident a la personne du metier, non pas parce qu'il n'est 
pas connu en soi et en general pour la fabrication de combustible nucleaire a base 
d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 , mais parce qu'il ne lui semble pas a priori necessaire pour le 
recyclage a sec de rebuts de combustible nucleaire, sous forme d'oxyde mixte 
(U,Pu)0 2 eux aussi. En effet, il apparaTt plus simple et evident a la personne du metier 
de pratiquer comme dans le doc. D1 , c'est a dire d'ajouter de la poudre de recyclage 
obtenue directement par broyage/micronisation de longue duree des rebuts de 
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fabrication, y compris des pastilles de rebut ou rebutees et de Pajouter, apres dosage, 
au second melange. Cependant, le procede connu de D1 prevoit, apres mise en 
oeuvre de la poudre de recyclage ainsi obtenue dans le second melange, une autre 
/quatrieme etape de broyage de ce melange pendant une duree limitee, afin de ne pas 
degrader les proprietes physiques de la poudre de U0 2 - precaution aussi soulignee 
dans la presente demande -(cf. la desc. de D1 de la p.5, I.29 a la p.6, 1.17). 

Le procede objet de la rev. 1 est congu pour que la matiere du second melange 
soit directement mise en pastilles sans nouveau broyage/micronisation, ni tamisage 
force, done une part d'U0 2 de ce melange n'a pas subi de broyage/micronisation a 
I'inverse du procede connu de D1 . La constitution d'un melange heterogene dans le 
procede de la rev. 1 ne semble pas aller de soi pour la personne du metier qui cherche 
usuellement a realiser un melange homogene par un broyage/micronisation de la 
totalite des composants du melange. 

2.2. 3Le procede connu de D2 n'a en commun avec le procede objet de la rev. 1 que le 
fait qu'il concerne un procede de recyclage a sec de rebuts de combustible nucleaire 
sous forme de pastilles de U0 2 seul ou de U0 2 contenant d'autres oxydes tel que Pu0 2 
et un oxyde de terre rare/lanthanide absorbeur de neutrons pour fabriquer des pastilles 
de combustible nucleaire de bonne qualite a teneur importante de rebuts. En outre, le 
procede selon D2 vise a maintenir ou a augmenter la frittabilite des rebuts a I'inverse 
du procede objet de la rev. 1 , qui vise a produire des pastilles de combustible 
nucleaire a base d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 de bonne qualite avec un taux de recyclage 
important, grace a une frittabilite reduite des rebuts poudreux, ce qui n'est suggere, ni 
par I'enseignement de D2, ni par celui des autres documents accessibles consideres 
individuellement ou en combinaison et pas davantage evident pour la personne du 
metier. 

2.2.4En consequence, I'objet de la revendication 1 et de ses revendications 
directement ou indirectement dependantes 2-12 implique une activite inventive au sens 
de I'Article 33 3) PCT. 

Cone rnant I point VII 

Irr'gularit's dans la d mand international 
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1 . Dans la description, le libelle amende suivant: 

- p.1, 1.16 "...pour s'opposer raisonnablement a la proliferation..." et 

- p. 10, 1.9 "... du cadre des revendications." 
semble preferable au present libelle de ces deux passages. 
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RATION EN M ATI ERE DE BRENTS 

PCT 



RAPPORT DE RECHERCHE INTERNATIONALE 
(article 18 et regies 43 et 44 du PCT) 



Reference du dossier du deposant ou 
du mandataire 

ORPC 124.607 


POUR SUITE voir la notification de transmission du rapport de recherche internationale 
(formulaire PCT/ISA/220) et, le cas echeant, le point 5 ci-apres 

A DONNER 


Demande internationale n° 
PCT/ BE 99/00012 


Date du depdt international (jour/mois/annee) 

26/01/1999 


(Date de priority (la plus ancienne) 
(jour/mois/annee) 


Deposant 

BELGONUCLEAIRE SA et al . 



Le present rapport de recherche internationale, etabli par I'administration chargee de la recherche internationale, est transmis au 
deposant conformement a I'article 18. Une copie en est transmise au Bureau international. 

Ce rapport de recherche internationale comprend 2 feuilles. 

[X] II est aussi accompagne d'une copie de chaque document relatif a I'etat de la technique qui y est cite. 



1. Base du rapport 

a. En ce qui concerne la fangue, la recherche internationale a ete effectuee sur la base de la demande internationale dans la 
langue dans laquelle elle a ete deposee, sauf indication contraire donnee sous le meme point 

| | la recherche internationale a ete effectuee sur la base d'une traduction de la demande internationale remise a I'administration. 

b. En ce qui concerne les sequences de nucleotides ou d'acides amines divulguees dans la demande internationale (le cas echeant) 
la recherche internationale a ete effectuee sur la base du listage des sequences : 
| | contenu dans la demande internationale, sous forme ecrite. 

deposee avec la demande internationale, sous forme dechiffrable par ordinateur. 

remis ulterieurement a ('administration, sous forme ecrite. 

remis ulterieurement a I'administration, sous forme dechiffrable par ordinateur. 

La declaration, selon laquelle le listage des sequences presente par ecrit et fourni ulterieurement ne vas pas au-dela de la 
divulgation faite dans la demande telle que deposee, a ete fournie. 

La declaration, selon laquelle les informations enregistrees sous forme dechiffrable par ordinateur sont identiques a celles 
du listage des sequences presente par ecrit, a ete fournie. 

II a ete estime que certaines revendications ne pouvaient pas faire t'objet d'une recherche (voir le cadre I). 
II y a absence d'unite de I'invention (voir le cadre II). 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



□ 
□ 



En ce qui concerne le titre, 

|~X~| le texte est approuve tel qu'il a ete remis par le deposant 

| | Le texte a ete etabli par I'administration et a la teneur suivante: 



5. En ce qui concerne I'abrege, 

le texte est approuve tel qu'il a ete remis par le deposant 

. — . ie texte (reproduit dans le cadre III) a ete etabli par I'administration conformement a la regie 38.2b). Le deposant peut 

I | presenter des observations a I'administration dans un deiai d'un mois a compter de ta date d'expedition du present rapport 

de recherche internationale. 

6. La figure des dessins a publier avec I'abrege est la Figure n° 2 



I I suggeree par te deposant. P] Aucune des figures 

n'est a publier. 

parce que le deposant n a pas suggere de figure. 
| | parce que cette figure caracterise mteux finvention. 
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A. CLASSEMENT DE L'OBJET DE LA DEMANDE 

CIB 7 G21C3/62 



Dem ande Internationale No 

P(^j^ 99/00012 



Selon la classification Internationale des brevets (CIB) ou a la fois selon la classification nationale et la CIB 

B. DOMAINES SUR LESQUELS LA RECHERCHE A PORTE 

Documentation minimale consulted (systeme de classification suivi des symboles de classement) 

CIB 7 G21C 



Documentation consultee autre que la documentation minimale dans la mesure ou ces documents relevent des domaines sur lesquels a porte la recherche 
Base de donnees electronique consultee au cours de la recherche internationale (nom de la base de donn^es, et si realisable, termes de recherche utilises) 



C. DOCUMENTS CONSIDERES COM ME PERTINENTS 



Cate"gorie ° Identification des documents cites, avec, le cas echeant, I'indication des passages pertinents 



no. des revendi cations visees 



FR 2 622 343 A (COMMISSARIAT ENERGIE 
ATOMIQUE ) 28 avril 1989 (1989-04-28) 
le document en entier 

GB 1 397 014 A (ATOMIC ENERGY OF 
AUSTRALIA) 11 juin 1975 (1975-06-11) 
le document en entier 

FR 2 720 540 A (SIEMENS AG) 
1 decembre 1995 (1995-12-01) 
le document en entier 

FR 2 765 383 A (KOREA ATOMIC ENERGY RES) 
31 decembre 1998 (1998-12-31) 
le document en entier 



| j Voir la suite du cadre C pour la fin de la liste des documents 



Les documents de families de brevets sont indiquds en annexe 



° Categories speciales de documents cites: 

"A" document definissant I'etat general de la technique, non 

considere comma particulierement pertinent 
"E" document antdrieur, mais public" a la date de dep6t international 

ou apres cette date 

"L" document pouvant jeter un doute sur une revendication de 
priorite ou cite pour determiner la date de publication d'une 
autre citation ou pour une raison sp^ciale {telle qu'indiquee) 

"O" document se referant a une divulgation orale, a un usage, a 
une exposition ou tous autres moyens 

"P" document publi6 avant la date de depdt international, mais 
posterieurement a la date de priorite revendiquee 



"T" document ulterieur publie apres la date de depfit international ou la 
date de priority et n'appartenenant pas a I'etat de la 
technique pertinent, mais cite pour comprendre le principe 
ou la theorie constituant ta base de ('invention 

"X" document particulierement pertinent; I'inven tion revendiquee ne peut 
&tre consid6ree comme nouvelle ou comme impliquant une activity 
inventive par rapport au document consider©" isol6ment 

"Y" document particulierement pertinent; I'inven tion revendiquee 

ne peut etre consid^ree comme impliquant une activity inventive 
lorsque le document est associe a un ou plusieurs autres 
documents de meme nature, cette combinaison etant evidente 
pour une personne du metier 

document qui fait partie de la meme famille de brevets 



Date a laquelle la recherche internationale a ete* effectivement achev^e 



22 octobre 1999 



Date d'expedition du present rapport de recherche internationale 



02/11/1999 



Nom et adresse postale de Tad ministration chargee de la recherche internationale 
Office European des Brevets, P.B. 5816 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl t 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Fonctionnaire autorise 



Brothier, J-A 



Formulalre PCT/ISA/210 (deuxidme feuille) (juillet 1992) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

Inforrr^^^^m patent family members 


International Application No 

P(^^E 99/00012 


Patent document 
cited in search report 


Publication 
date 


Patent family 
member(s) 


Publication 
date 



FR 2622343 A 28-04-1989 JP 1148994 A 12-06-1989 

JP 2761225 B 04-06-1998 



GB 


1397014 


A 


11-06-1975 


CA 


1009434 
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(57) Abstract 

The invention concerns a method for dry 
process recycling of mixed (U, Pu)02 oxide nu- 
clear fuel waste, comprising a process for mak- 
ing fuel pellets of mixed (U, Pu)02 oxide, in- 
cluding a dosage and a first mixture (1) of waste 
in powder form and, if required, of PUO2 and/or 
UO2 powders, a micronization (2) and a forced 
sieving (3) of said first mixture; another dosage 
and a second mixture (4) of the first sieved 
mixture, of UO2 powders and, if necessary, of 
the waste powder, pelleting (6) the second mix- 
ture, and sintering (7) the resulting pellets; and 
a process for pre-treating the waste compris- 
ing pelleting (20) and sintering (21) the pow- 
der waste to form waste pellets, and micronizing 
(23) the waste pellets to form the desired waste 
powder designed to be incorporated as waste 
powder, in the first (1) and/or second mixtures. 
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Procdde" de recyclage a sec de rebuts 
de combustible nucteaire d'oxyde mixte d*(U, 
Pu)0 2 , comprenant un proceed de fabrication de pastilles de combustible d'oxyde mixte d'(U, Pu)C>2, comportant un dosage et un premier 
melange (1) de rebuts en poudre et, le cas 6ch6ant, de poudres de Pu0 2 et/ou d'UCh, une micronisation (2) et un tamisage force* (3) de 
ce premier melange, un nouveau dosage et un second melange (4) du premier melange tamise\ de poudres d'UCh et, le cas echeant, de 
rebuts en poudre, un pastillage (6) du second melange, et un frittage (7) des pastilles ainsi formdes, et un proceed de traitement prdalable 
de rebuts comportant un pastillage (20) et un frittage (21) de rebuts poudreux pour former des pastilles de rebut, et une micronisation (23) 
des pastilles de rebut pour former de ia poudre de rebuts destinee a 6tre incorporee, en tant que rebuts en poudre, dans les premier CD et/ou 
second (4) melanges. F 
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5 "Precede de recvclaae a sec de rebuts de combustible nucleaire 

d'oxvde mixte d'fU. Pu)O r " 
La pr§sente invention concerne un precede de recyclage a 
sec de rebuts de combustible nuclSaire d'oxyde mixte d'(U f Pu)0 2 . 

La fabrication de combustible pour reacteurs £ eau I6g§re, 
10 a base d'oxydes d'uranium et de plutonium, gen6ralement appetes 
combustible MOX, a fait I'objet de divers developpements lies a la 
volonte de recycler du plutonium recup6r6 lors du retraitement des 
combustibles us6s. 

La fabrication et I'irradiation de combustible MOX dans les 
is reacteurs & eau iggere sont maintenant considerees comme une solution 
pour donner une resistance acceptable 3 la proliferation du plutonium 
existant sous forme s6par6e des prod u its de fission, que celui-ci soit 
d'origine civile ou militaire. 

Plusieurs proc6d6s de fabrication de combustible MOX ont 
20 ete developp6s au cours des deux dernieres decennies, certains faisant 
appel a un broyage complet des poudres d'U0 2 et de Pu0 2 pour assurer 
un melange intime, d'autres se limitant au broyage d'une fraction 
seulement de ces poudres. 

Le precede MIMAS (acronyme pour Mlcronisation and 
25 MASter blend = micronisation et melange mere) qui a 6t6 d§velopp6 par 
la dgposante de la presente invention (voir figure 1) precede a la 
micronisation par broyage d'une seule fraction du melange final et utilise 
deux melanges successifs pour permettre une homog6n6isation 
isotopique et pour tirer parti de I'usage de produits d'entr^e U0 2 
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coulables. La mise en o uvre d'U0 2 coulable dans le second melange et 
la limitation du broyage au seul premier melange simplified la fabrication 
(par exemple en evitant des operations de compactage 
prealable/granulation ou de spheroid isation du melange d'oxyde mixte) 
et ont grandement simplifie, au debut de son industrialisation, la 
qualification du combustible MOX par les utilisateurs et I'obtention des 
autorisations aupres des Autorites de SQrete Nucleaire (grace a la 
similitude de comportement de ce combustible MOX et du combustible 
UOJ. 

Lors de la fabrication de combustible a oxyde mixte pour 
des reacteurs a eau legere, des quantites importantes de rebuts sont 
produites lors des mises au point du procede de fabrication et continuent 
d'etre produites au cours de la fabrication en routine; ces quantites de 
rebuts sont liees au procede lui-meme, aux specifications de I'utilisateur 
du combustible, a la tracabilite des produits (production par lots) et a la 
surveillance de leur quality par echantillonnage. 

On connaTt des precedes de traitement de rebuts d'oxyde 
mixte par voie humide. Ces precedes presentent divers inconvenients 
importants : d'une part, ils generent des effluents liquides importants et 
des risques de criticite supplementaires; d'autre part, ils necessitent des 
conditionnements et transports supplementaires, dans le cas frequent ou 
('installation de traitement par voie humide n'est pas situee sur le meme 
site que celui de la production des rebuts. 

II y a done un besoin de pouvoir recycier directement a sec 
des rebuts de fabrication de ce genre, a I'endroit de leur production, dans 
le combustible fabrique. 

De plus, ('experience a montre que le recyclage de rebuts a 
sec sans precautions particulieres peut conduire a des defauts de produit 
lors de la fabrication des pastilles : variabilite excessive des 



10 



WO 00/45394 

PCT/BE99/00012 

-3- 

caracteristiques physiques du produit, defauts de retralt differential (par 
exemple, lies au recyclage direct des poudres de rectification), defauts 
de type soufflure causes par des impuretes volatiles, etc.. D'une maniere 
generate, la production d'un produit a specifications contrdlees passe par 
5 le controle des caracteristiques des produits d'entree. 

Afin de resoudre les inconvenients enonces ci-dessus, le 
proced6 de recyclage de I'invention comprend : 

- un procede de fabrication de pastilles de combustible d'oxyde mixte 
d'(U, Pu)0 2l comportant : 

* un dosage et un premier melange de rebuts en poudre et, le 
cas echeant, de poudres de Pu0 2 et/ou d'U0 2 , 

* une micronisation et un tamisage force de ce premier 
melange, 

* un nouveau dosage et un second melange du premier 
melange tamise, de poudres d'U0 2 et, le cas echeant, de 
rebuts en poudre, 

* un pastillage du second melange, et 

* un frittage des pastilles ainsi formees, et 

- un procede de traitement prealable de rebuts, comportant : 

* un pastillage et un frittage de rebuts poudreux pour former des 
pastilles de rebut, et 

* une micronisation des pastilles de rebut pour former de la 
poudre de rebuts destinee a etre incorporee, en tant que 
rebuts en poudre, dans les premier et/ou second melanges. 

On obtient ainsi un procede de recyclage a sec, qui peut 
Stre integral, des rebuts de fabrication dans le combustible MOX. Ce 
procede peut aussi etre utilise pour recycler du combustible d'oxyde 
mixte d'(U, Pu)0 2 mis au rebut par manque ou abandon d'utilisation. 

Suivant un mode de realisation de I'invention, on prend 
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comme rebuts poudreux, pour le pastillage et le frittage susdits du 
traitement prealable, des poudres non frittees mises au rebut (par 
exemple les poudres en fin de lot au pastillage) et/ou des poudres 
provenant d'une rectification de pastilles de combustible. 

Suivant un mode de realisation avantageux de I'invention 
on incorpore jusqu'a 40 % en masse de rebuts, par rapport a la 
production nette de pastilles, dans le procede precite de fabrication des 
pastilles de combustible. 

D'autres details et particularites de I'invention ressortiront 
des revendications ci-jointes et de la description du procede de 
I'invention, donnee ci-apres a titre d'exemple non limitatif, en faisant 
reference aux dessins annexes. 

La figure 1 montre schematiquement les etapes de la 
fabrication de combustible d'oxyde mixte, suivant le procede MIMAS. 

La figure 2 montre schematiquement les etapes d'une 
fabrication de combustible d'oxyde mixte et celles du recyclage a sec, 
suivant I'invention. 

Dans les differentes figures, les memes references 
designent des elements semblables ou analogues. 

Afin d'eviter les inconvenients susdits, le procede de 
I'invention pour le recyclage a sec de rebuts d'oxyde mixte d'(U, Pu)0 2 , 
comprend a la base un procede de fabrication de pastilles de 
combustible d'oxyde mixte d'(U, Pu)0 2 , c'est-a-dire dans I'ensemble 
(figures 1 et 2) : 

un dosage et un premier melange (etape 1) de rebuts en poudre et, 
le cas echeant, de poudres de Pu0 2 et/ou d'UO,, 
une micronisation (etape 2) de ce premier melange, en particulier 
par broyage, et un tamisage force (etape 3) de son prod u it, par 
exemple a travers une maille de 250pm, 
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un nouveau dosage et un second melange (6tape 4) du premier 
melange tamise, de poudres d'UO a et, le cas echeant, de rebuts en 
poudre, 

une homogeneisation (etape 5) du second melange et une addition 
d'agent(s) de lubrffication et/ou de contrdle de la porosite, 
une compression (etape 6) du second melange en des pastilles a 
I'aide de presses (pastillage) et 

un frittage (etape 7) des pastilles ainsi formees, de preference sous 

atmosphere d'argon et d'hydrogene humidifies. 

Ce procede de fabrication de pastilles de combustible 
d'oxyde mixte peut encore comprendre usuellement, pour les pastilles 
ainsi obtenues, des etapes de 

- rectification a sec (etape 8), 
tri d'aspect (etape 9), 
mise a longueur (etape 10), 

mise sous gaine des pastilles et soudage de celle-ci sous la forme 
de crayons de combustible (etape 11), 

- pressurisation des crayons, 

controles non destructifs des crayons (etape 12), et 
assemblage des crayons (etape 13). 
Suivant Pinvention, ledit procede de recyclage comprend de plus un 
procede de traitement prealable de rebuts, comportant notamment 
des etapes 

de pastillage (etape 20) et de frittage (etape 21) de rebuts 
poudreux, provenant en particulier du procede de fabrication precite 
de pastilles de combustible d'oxyde mixte, pour former des pastilles 
de rebut, et 

de micronisation (etape 23) des pastilles d rebut pour former de la 
poudre de rebuts d stinee a etre incorporee, en tant que rebuts en 
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poudre, dans les premier et/ou second melanges (aux etapes 1 
et/ou 4). 

On notera que le proced6 de recyclage decrit ci-dessus ne 
comporte pas d'etape(s) de compression prealable/granulation (ou de 
spheroTdisation) destinee usuellement a ameliorer la coulabilite du 
melange final et a favoriser le remplissage des matrices lors de la 
compression. De teiles etapes sont en effet superflues dans le cas de 
I'invention, en raison du choix des etapes du precede de I'invention et de 
leur succession pour les produits qui y sont soumis. 

Quelques parametres, qui ne sont pas limitatifs, du precede 
de fabrication de pastilles ci-dessus sont donnes ci-apres a titre 
d'exemple : 

travail par lots et par campagne plutot qu'en continu, 
teneur en plutonium du premier melange : 20 a 40%, 
- broyage par quantite de 60 kg pendant une duree minimale 
effective de 5 heures, 

utilisation de poudres d*U0 2 en provenance d'ADU ou d'AUC 
(connus de I'homme du metier). 

addition de 0,2 a 0,5 % de stearate de zinc et de 0 a 1% d'agent 

porogene AZB (connu de I'homme du metier), 

compression a une pression entre 400 et 600 MPa, 

frittage de 4 heures minimum a 1 650-1 760°C sous une ambiance 

d'argon avec 5 % d'hydrogene et un rapport H^Q de 20 a 30, 

rectification sans centre (centerless) a sec. 

Lors de ces operations de fabrication, des rebuts peuvent 
etre produits, en cours de fabrication proprement dite, a hauteur de 10 a 
20 % de la production nette, cette fourchette etant fonction de quelques 
variables importantes teltes qu'une specification particuliere d 
I'utilisateur du precede ou de son client (specification de defauts visuels, 



WO 00/45394 



PCT/BE99/00012^ 



par exemple), I'ampleur des campagnes de fabrication, etc., ... 

Pour reduire le temps pris par la micronisation des pastilles 
de rebut, le procede peut comprendre de plus un concassage prealable 
(etape 22) de celles-ci. 

5 Comme rebuts poudreux, pour le pastillage et le frittage 

susdits (etapes 20 et 21) du proc6de de traitement prealable, on peut 
utiliser, de manure non limitative, des poudres non frittees mises au 
rebut et/ou des poudres provenant d'une rectification (6tape 8) de 
pastilles de combustible. 

io En vue de limiter I'investissement en materiel et en place, 

on peut utiliser les 6quipements usuels de fabrication de pastilles de 
combustible susdites, d savoir les broyeurs, presses de compression, 
fours de frittage, etc., pour les etapes de preparation & sec des rebuts, 
(etapes 20 a 23), en vue du recyclage. Les parametres de r6glage pour 

is le recyclage pourront etre identiques ou differents de ceux de la 
fabrication proprement dite de pastilles de combustible. Le fait de 
proceder par lots et campagnes permet d'intercaler les operations de 
recyclage entre des operations de fabrication proprement dite de 
pastilles. 

20 En ce qui concerne des poussi&res de rebuts et d'oxydes 

Pu0 2 et U0 2 produites lors des operations de proc6d6 ou de transfert, on 
peut les r6cup6rer au moyen de filtres d6colmatables afin de les recycler 
aux etapes de pastillage et de frittage (etapes 20 et 21) en pastilles de 
rebut. 

25 Avantageusement, on peut incorporer jusqu'a 40 % de 

rebuts traites au pr6alable (aux etapes 20 & 23), par rapport a la 
production nette de pastilles de combustible, dans le procede pr6cit§ de 
fabrication de celles-ci. 

Uexperience a montre & la deposante qu'il est possible de 
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recycler, a I'equilibre de la fabrication proprement dite, des rebuts, 
produits lors de celle-ci, jusqu'a un pourcentage de 20 a 25 % de la 
production nette de ces pastilles. 

En particulier, on recycle a sec une proportion de 99,5 %, 
5 exprimee en masse de Pu0 2l des rebuts du procede precite de 
fabrication proprement dite de pastilles de combustible. 

La capacite du procede de I'invention de recycler des 
proportions importantes de rebuts peut done etre mise a profit pour 
recycler des proportions de rebuts inhabituelles rencontrees entre autres 
10 lors de tests de qualification du procede, lors d'incidents de production, 
etc. 

On peut incorporer dans ledit premier melange jusqu'a 
100 % de rebuts traites prealablement suivant I'invention, que ceux-ci 
proviennent du procede de fabrication de pastilles MOX de reference 
15 (procede MIMAS) ou d'un autre procede. 

De preference, on utilise un broyeur a boulets pour la 
micronisation du premier melange (etape 2) susdit et/ou desdites 
pastilles de rebut (etape 23). 

Au cours du frittage (etape 7, 21), on peut ajuster la 
20 pression partielle d'oxygene p C2 , de preference par une humidification, 
pour ameliorer I'interdiffusion des oxydes PuO a et U0 2 . 



WO 00/45394 



- 9- 



PCT/BE99/00012. 



Les principaux types de rebuts rencontres dans le metier 
sont repris ci-apres en resume, a titre d'exemple. 



Forme 


Origine 


Caracteristiques avant 
traitement 


% rebuts 
(en masse 
de PuOJ 


Poudres 


Fin de lot d la 
compression en 
pastilles 


Poudre non frittee £ 
granulomere et aptitude au 
frittage non maitrisees 


99.5 % 


Poudres de 
rectification 


Poudre frittee a 
granulometrie et aptitude au 
frittage non maitrisees 


Recuperation de 
poussi&res 


Teneur en PuO a et en 
impuretes et granulometrie 
non maitrisees 


Pastilles 


Rejet au tri daspect 

Echantillons 
Production en excds 


Pastilles frittees 


Divers 


Analyses chimiques 


Solutions nitriques 


0.5 % 


Maintenance et 

nettoyage 
d'6quipements de 
production et/ou de 

boites a gants 


Impuretes chimiques 
volatiles 


Impuretes chimiques non 
volatiles 
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Les Stapes de concassage (6tape 22) (facultative) et de 
micronisation (6tape 23) des pastilles peuvent §tre mises a profit 
egalement pour le recyclage de pastilles rebutees, par exemple au tri 
(etape 9), et pour augmenter la taille des lots de rebuts de poudre 

5 homogenes et caract£ris6s avant recyclage. 

II doit §tre entendu que la pr6sente invention n'est en 
aucune fa?on limitee aux formes de realisation decrites ci-dessus et que 
bien des modifications peuvent y etre apportees sans sortir du cadre des 
revendications donnees ci-dessous. 

io Pour les solutions nitriques de laboratoire, on peut avoir 

recours d une precipitation et une calcination avant un recyclage a sec 
comme pour les rebuts enonc6s ci-dessus. 

Pour des rebuts pr6sentant exceptionnellement des 
impuretes chimiques non volatiles en exc&s, on peut avoir recours par 

is exemple a un traitement chimique pr&alable en phase aqueuse. 

Le proc§de de recyclage des rebuts suivant Invention peut 
etre egalement mis £ profit pour recycler, en tant que matieres 
premieres, des pastilles non irradiSes de combustible nucleaire d'oxyde 
mixte d'(U, Pu)0 2 eventuellement produites avec des precedes differents 

20 (par exemple, provenant de la mise au rebut de combustibles a oxyde 
mixte non irradi€s et destines d des r&acteurs avances ou reacteurs de 
recherche). 

25 
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REVENDICATIQNS 

1 . Procede de recyclage a sec de rebuts de combustible 
nucleaire d'oxyde mixte d'(U, Pu)O a provenant de la fabrication de 
combustible ou de la mise au rebut de combustible par suite d'un 

5 manque ou d'un abandon d'utilisation, comprenant : 

un precede de fabrication de pastilles de combustible d'oxyde mixte 
d'(U, Pu)0 2f comportant : 

* un dosage et un premier melange (1) de rebuts en poudre et, 
le cas echeant, de poudres de PuO a et/ou d'U0 2l 

o * une micronisation (2) et un tamisage force (3) de ce premier 

melange, 

* un nouveau dosage et un second melange (4) du premier 
melange tamise, de poudres d'UO a et, le cas echeant, de 
rebuts en poudre, 

5 * un pastillage (6) du second melange, et 

* un frittage (7) des pastilles ainsi formees, et 

un procede de traitement prealable de rebuts comportant : 

* un pastillage (20) et un frittage (21) de rebuts poudreux pour 
former des pastilles de rebut, et 

o * une micronisation (23) des pastilles de rebut pour former de la 

poudre de rebuts destinee a etre incorporee, en tant que 
rebuts en poudre, dans les premier (1) et/ou second (4) 
melanges. 

2. Procede suivant la revendication 1, caracterise en ce 
5 qu'il comprend de plus un concassage (22) des pastilles de rebut avant 

leur micronisation. 

3. Procede suivant Tune ou I'autre des revendications 1 et 
2, caracteris6 n ce que I'on prend comme rebuts poudreux, pour le 
pastillage (20) et le frittage (21) susdits du traitement prealable, des 
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poudres non fritt§es mises au rebut et/ou des poudres provenant d'une 
rectification (8) de pastilles de combustible. 

4. Proc£d6 suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 3, caracterise en ce que, en vue de leur recyclage, on soumet au 
meme p raced e de traitement prealable que les pastilles de rebuts 
susdites, des pastilles de combustible nucteaire d'oxyde mixte 
d'(U, Pu)0 2 non irradtees, eventuellement produites avec des proced6s 
de fabrication differents et mises au rebut. 

5. Proc6de suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 3, caracterise en ce que Ton incorpore jusqu'£ 40 % de rebuts, par 
rapport a la production nette, dans le precede precite de fabrication des 
pastilles de combustible. 

6. Proc6de suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 3, caracteris§ en ce que Ton incorpore jusqu'a 100 % de rebuts dans 
ledit premier melange (1). 

7. Proc6d6 suivant Tune quelconque des revendications 1 
£ 3, caract6ris6 en ce que Ton recycle d sec une proportion de 99,5 %, 
exprim6e en masse de Pu0 2 , des rebuts du proced6 precite de 
fabrication de pastilles de combustible. 

8. Proc6de suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 7, caract£ris6 en ce que Ton utilise un proc6de de broyage & boulets 
pour la micronisation (2, 23) du premier melange et/ou des pastilles de 
rebut. 

9. Proc6de suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 8, caract§ris6 en ce que Ton ajoute un agent de lubrification avant 
pastillage (6 et 20), de preference du st6arate de zinc. 

10. Proc6d<§ suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 9, caracterise en ce que Ton effectue le frittage (7 t 21) des pastilles de 
combustible contenant des rebuts et/ou des pastilles de rebut dans une 
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atmosphere d'argon et d'hydrogene, de preference a une temperature 
entre 1670 et 1760°C. 

1 1 . Precede suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 10, caracterise en ce que, au cours du frittage (7, 21), on ajuste la 

5 pression partielle d'oxygene p 02 , de preference par une humidification, 
pour ameliorer I'interdiffusion des oxydes Pu0 2 et U0 2 . 

12. Precede suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 1 1 , caracterise en ce que Ton recupere, lors des operations de precede 
ou de transfert, au moyen de filtres decolmatables, des poussieres de 

10 rebuts et/ou d'oxydes de U0 2 et de Pu0 2 afm de les recycler a I'etape de 
pastillage (20) et de frittage (21) en pastilles de rebut. 
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